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@) Verfahren zur selektiven katalytischen Reduktion von Stickoxiden mit Ammoniak im mageren Abgas eines 
Verbrennungsprozesses 

(§) Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur selektiven kata- 
lytischen Reduktion von Stickoxiden mit Ammoniak im 
mageren Abgas eines mit einem ersten, mageren Luft/ 
Brennstoff-Gemisch betriebenen Verbrennungsprozes- 
ses, wobei das fur die selektive Reduktion bendtigte Am- 
moniak aus einem zwerten, fetten Luft/Brennstoff-Ge- 
misch, welches Stickstoffmonoxid enthalt, durch Redukti- 
on des Stickstoff monoxids in einer NH3-Synthesestufe zu 
Ammoniak unter Bildung eines Produktgasstromes ge- 
wonnen wird. Das geblldete Ammoniak wird vom Pro- 
duktgasstrom abgetrennt und in einem Spelchermedium 
fur die bedarfsgerechte Verwendung bei der selektiven 
katalytischen Reduktion gespeichert. 
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Beschreibung 



fOOOl] Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur selektiven 
katalytischen Reduktion von Stickoxiden mit Ammoniak im 
niageren Abgas eines Verbrennungsprozesses. 5 
[0002] Stickoxide, die bei Verbrennungsprozessen entste- 
hen, zahlen zu den Hauptverursachem des sauren Regens 
und den damit verbundenen Umweltschaden. Quellen fiir 
die Stickoxidabgabe in die Umwelt sind hauptsachlich die 
Abgase von Krafifahrzeugen sowie die Rauchgase von Ver- 10 
brennungsanlagen, insbesondere von Kraftwerken mit Ol-, 
Gas- Oder Steinkohlefeuerungen oder von stationaren Ver- 
brennungsmotoren sowie von industriellen Betrieben. 
[0003] Ein Kennzeichen der Abgase aus diesen Prozessen 
ist ihr hoher Sauerstoffgehalt, der die Reduktion der in ihnen 15 
cnthaltcncn Stickoxide crschw^crt. Zur Charaktcrisierung 
des Sauerstoffgehaltes wird haufig die Luftzahl Lambda (k) 
herangezogen. Hierbei handelt es sich urn das auf stochio- 
metrische Verhaltnisse normierteLuft/Brennstoff-Verhaltnis 
des Luft/Brennstoff-Gemischcs, mit dem der Vcrbrennungs- 20 
prozeB betrieben wird. Bei stochiometrischer Verbrennung 
ist die Luftzahl gleich eins. Bei iiberstochiometrischer Ver- 
brennung wird die Luftzahl groBer 1 - das resultierende Ab- 
gas ist mager. Im umgekehrten Fall spricht man von einem 
fetten Abgas. 25 
[0004] Ein seit langem genutztes Verfahren zur Entfer- 
nung der Stickoxide aus solchen Abgasen isL die sogenannte 
selektive katalytischen Reduktion (SCR: Selective Catalytic 
Reduction) mit Ammoniak an einem speziell ausgelegten 
Reduktionskatalysator. Geeignete Katalysatoren hierfur 30 
werden zum Beispiel in den Patentschriften 
EP 0 367 025 Bl und EP 0 385 164 B 1 beschrieben. Sie be- 
stehen aus einer Mischung von Utanoxid mit Oxiden des 
Wolframs, Siliciums, Vanadiums und anderen. Ebenso sind 
Katalysatoren auf der Basis von mit Kupfer und Eisen aus- 35 
getauschten Zeolithen bekannt. Diese Katalysatoren entfal- 
ten ihre optimale Aktivitat bei Temperaturen zwischen 300 
und 500°C und einem Molverhaltnis zwischen dem Reduk- 
tionsmittel Ammoniak und den Stickoxiden von 0,6 bis 1,6. 
Die in den Abgasen enthaltenen Stickoxide bestehen je nach 40 
Fuhrung des Verbrennungsprozesses vor dem Katalysator zu 
60 bis 90 Vol.-% aus Stickstoffinonoxid. 
[0005] Zur Durchfuhrung dieses Verfahrens in Kraftfahr- 
zeugen muB das fiir die selektive katalytische Reduktion be- 
notigte Ammoniak an Bord des Fahrzeugs mitgefuhrt wer- 45 
den. Altemativ zum umweltschadlichen Ammoniak kann 
auch eine zu Anmioniak umsetzbare Verbindung wie zum 
Beispiel Hamstoff verwendet werden. Der Vorteil dieses 
Verfahrens liegt darin begrundet, daB der Betrieb des Motors 
unabhangig von der Abgasreinigung optimiert werden kann. 50 
Allerdings erfordert der groBflachige Einsatz dieses Verfah- 
rens den Aufbau einer teuren Hamstoff-Infrastruktur. 
[0006] Um den Aufbau einer Hamstolf-Versorgung zu 
vermeiden schlagt die EP 0 773 354 Al vor, den fur die se- 
lektive katalytischen Reduktion benotigten Ammoniak an 55 
Bord des Kraftfahrzeugs aus dem mitgefuhrten Kraftstoff zu 
erzeugen. Zu diesem Zweck wird der Verbrennungsmotor 
altemierend mit einem magerem und einem fettem Luft/ 
Kraftstoff-Gemisch betrieben. Das dabei gebildete Abgas 
wird iiber einen Dreiweg-Katalysator und einen Katalysator 60 
fur die selektive katalytische Reduktion geleitet. Wahrend 
des Betriebes mit dem fetten Luft/Kraftstoff-Gemisch wer- 
den die im Abgas cnthaltcncn Stickoxide am Drciwcg-Kata- 
lysator unter den reduzierenden Bedingungen des fetten Ab- 
gases bis zum Ammoniak reduziert. Das sich bildende Am- 65 
moniak wird vom SCR-Kalalysator gespeichert. Wahrend 
des Betriebes mit magerem Abgas passieren die im Abgas 
enthaltenen Stickoxide den Dreiweg-Katalysator und wer- 



den am SCR-Katalysator unter Verbrauch des zuvor abge- 
speicherten Ammoniaks zu Stickstoff und Wasser reduziert 
[0007] In der DE 198 20 828 Al wird ein Verfahren be- 
schrieben, bei dem der Verbrennungsmotor ebenfalls alter- 
nierend mit magerem und fettem Luft/Kraftstoff-Gemisch 
betrieben wird. Das Abgasreinigungssystem enthalt hierbei 
drei Katalysatoren, wobei vor dem Dreiweg-Katalysator des 
oben beschriebenen Verfahrens ein Stickoxid-Speicherkata- 
lysator im Abgastrakt des Motors angeordnet ist. Wahrend 
des Betriebs des Motors mit einem mageren Luft/Kraftstoff- 
Gemisch wird ein erheblicher Anteil der im Abgas enthalte- 
nen Stickoxide vom Speicherkatalysator gespeichert, wah- 
rend der restliche Anteil der Stickoxide am SCR-Katalysa- 
tor unter Verbrauch des zuvor abgespeicherten Ammoniaks 
umgesetzt wird. Wahrend des Beuiebs des Motors mit ei- 
nem fetten Luft/Kraftstoff-Gemisch werden die auf dem 
Speicherkatalysator gespeicherten Stickoxide freigesetzt 
und am nachfolgenden Dreiweg-Katalysator zu Ammoniak 
umgesetzt, welches dann auf dem SCR-Katalysator gespei- 
chert wird. 

[0008] In der EP 0 861 972 Al wird eine Variante dieser 
Verfahrens beschrieben, wobei das benotigte Ammoniak 
ebenfalls mit Hilfe eines Dreiweg-Katalysators aus den in 
einem fetten Abgas enthaltenen Stickoxiden an Bord des 
Kraftfahrzeugs synthetisiert wird. Zur Erzeugung des fetten 
Abgasstromes werden einige Zylinder des Verbrennungs- 
motors mit einem fetten Lufl/KraftstofT-Gemisch betrieben 
und deren Abgas von dem mageren Abgas der restlichen Zy- 
linder getrennt zur Synthetisierung von Ammoniak uber den 
Dreiweg-Katalysator geleitet. 

[0009] Ein wesentlicher Nachteil der letzten drei Verfah- 
ren liegt im notwendigen Eingriff in das Motormanagernent 
und in der hohen Anspringtemperatur der Katalysatoren be- 
griindet. Durch die Notwendigkeit, die Abgaszusammenset- 
zung zur Bildung von Ammoniak zyklisch zwischen fett 
und mager zu wechseln, konnen Optimierungspotentialebe- 
ziiglich des Motorwirkungsgrades nicht erschlossen werden. 
AuBerdem ist es bei diesen Verfahren nur sehr schwer mog- 
lich, die produzierte Menge an Ammoniak der tatsachlich 
benotigten Menge anzupassen. Dies gilt insbesondere fiir 
stark wechsebide Lastbedingungen des Motors. 
[0010] In der DE 1 99 03 533 A 1 wird ein weiteres Verfah- 
ren zur selektiven katalytischen Reduktion von Stickoxiden 
in sauerstofiFhaltigen Abgasen beschrieben. Hierbei wird zu- 
satzlich zum mageren Abgas des Motors ein fetter Gasstrom 
unabhangig vom Motorbetrieb erzeugt, welcher zur Bildung 
des fur die Reduktion benotigten Ammoniaks in einem elek- 
trischen Gasentladungsplasma behandelt wird. Dieser fette 
Abgasstrom kann zum Beispiel durch einen separaten Bren- 
ner erzeugt werden, der mit einem unterstochiomeuischen 
Luft/Kraftstoff-Gemisch betrieben wird und ein Stickoxid 
enthaltendes Abgas liefert. Die hier vorgeschlagene plasma- 
katalytische Ammoniaksyn these ist eneigetisch und appara- 
tetechnisch effektiver als die Losung gemSB der letztge- 
nannten drei Verfahren. 

[0011] Das Verfahren der DE 199 03 533 Al entkoppelt 
zwar die Synthese von Ammoniak vom Abgas des Verbren- 
nungsmotors, aber auch bei diesem Verfahren bereitet es 
groBe Probleme, die Produktion des Ammoniaks der beno- 
tigten Menge bspw. bei wechselnden Lastbedingungen 
schnell anzupassen. 

[0012] Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, ein al- 
ternatives Verfahren fur die Entfernung der Stickoxide aus 
Abgasen von Verbrennungsprozessen anzugeben, welches 
das fiir die selektive katalytische Reduktion benotigte Am- 
moniak unabhangig vom VerbrennungsprozeB erzeugt und 
es ermoglicht, die Dosierung des Ammoniaks den mogli- 
cherweise schnell wechselnden Bedingungen des Verbren- 
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nungsprozesses anzupassen. 

[0013] Diese Aufgabe wird gelost durch ein Verfahren zur 
selektiven katalytischen Reduktion von Stickoxiden mit 
Ammoniak im mageren Abgas eines mil. einem ersten, ma- 
geren Luft/Brennstoff-Gemisch betriebenen Verbrennungs- 5 
prozessesAVarTTiekraftmaschine, wobei das fiirdie selektive 
Reduktion benotigte Ammoniak aus einem zweiten, fatten 
Luft/Brennstoff-Gemisch, welches Stickstoffinonoxid ent- 
halt, durch Reduktion des Stickstoffmonoxids in einer NH3- 
Synthesestufe zu Ammoniak unter Bildung eines Produkt- 10 
gasstromes gewonnen wird. Das Verfahren ist dadurch ge- 
kennzeichnet, daB das gebildete Ammoniak vom Produkt- 
gassLrom abgetrennt und in einem Speichermedium fur die 
bedarfsgerechte Verwendung bei der selektiven katalyti- 
schen Reduktion gespeichert wird. 15 
[0014] Wenn im folgcndcn von Ammoniak die Rede ist, 
so schlieBt dies auch Verbindungen ein, die beispielsweise 
durch thermische Einwirkung oder durch Hydrolyse leicht 
zu Ammoniak umgesetzt werden konnen. Hierzu zahlen 
zum Bcispiel Harnstoff, Ammoniumcarbonat, Ammonium- 20 
carbamat und andere Derivate des Ammoniaks. 
[0015] Bei der vorliegenden Erfindung wird die Bildung 
des Ammoniaks von den Bedingungen des Verbrennungs- 
prozesses abgekoppelt, indem der VerbrennungsprozeB mit 
einem ersten Luft/Brennstoff-Gemisch betrieben und das 25 
Ammoniak aus einem zweiten Luft/BrennstofiT-Gemisch er- 
zeugt wird, welches unabhangig vom ersten Luft/Brenn- 
stoff-Gemisch zur Verfiigung gestellt wird. Im Gegensatz zu 
der Vorgehensweise in der DE 199 03 533 A 1, auf die be- 
zuglich des Standes der Technik verwiesen wird, wird das 30 
gebildete Ammoniak jedoch nicht momentan/unmittelbar 
fur die selektive katalytische Reduktion zur \%rfugung ge- 
stellt, sondem in einem Speichermedium zwischengespei- 
chert. Dies ermoglicht es, das Anmioniak in einem stationa- 
ren, wirkungsgradoptimierten ProzeB zu erzeugen und das 35 
Ammoniak aus der Gasphase in die Fliissigphase zu iiber- 
fiihren (Reduzierung des zu handhabenden Stoffstroms um 
Faktor 1000). Die Bildung von Ammoniak wird dabei so be- 
trieben, daB stets fiir alle wesentlichen, sogar fiir alle vor- 
kommenden Betriebszustande des VerbrennungsprozeB aus- 40 
reichend gespeichertes Anunoniak zur Verfiigung steht. 
Sollte wegen momentan geringen Ammoniakbedarfs die 
Speicherkapazitat voll ausgelastet sein, so kann die Bildung 
des Ammoniaks voriibergehend unterbrochen werden. 
[0016] ErfindungsgemaB wird also fiir den ProzeB der se- 45 
lektiven katalytischen Reduktion das zuvor gespeicherten 
Ammoniak verwendet. Dies ermoglicht es, den benotigten 
Ammoniak auch bei schnell wechselndem Bedarf mit hoher 
Genauigkeit in den Abgasstrom vor dem SCR-Katalysator 
aufzugeben. 50 
[0017] Zur Bildung, von Ammoniak in der NHs-Synthese- 
stufe muB das zweite Luft/Brennstoff-Gemisch Stickstoff- 
monoxid enthalten. Das benotigte Stickstoffinonoxid kann 
in einer effizienten NO-Synthesestufe mittels eines thermi- 
schen Plasmas zum Beispiel in einer elektrischen Bogenent- 55 
ladung Oder in einer Funkenentladung aus Luft gewonnen 
werden. Das resultierende (jasgemisch wird dann durch Zu- 
fuhr von Brennstoff angefettet und der molekulare Sauer- 
stoff umgesetzt. Altemativ kann gemaB der DE 199 03 533 
Al cine unterstochiometxische Verbrennung vorgenommen 60 
werden, das heiBt das zweite Luft/Brennstoff-Ciemisch wird 
in einer NO-Synthesestufe zur Bildung von Stickstoffinon- 
oxid cincr thermischcn Verbrennung unterworfcn, die fiir 
die Bildung von Stickstoffinonoxid optimiert ist. 
[0018] Bevorzugt wird zur Bildung des im zweiten Luft/ 65 
Brennstoff-Gemisch enthaltenen Stickstoffmonoxids ein 
fettes Luft/Brennstoff-Gemisch in einer NO-Synthesestufc 
mittels einer elektrischen Gasentladung behandelt, wobei 



die NO-Bildung und die Sauerstoffumsetzung quasi gleich- 
zeitig stattfindet. 

[0019] Das die NO-Synthesestufe verlassende Gasge- 
misch enthalt neben dem gebildeten Stickstoffinonoxid und 
restlichem Brennstoff noch Wasserdampf, Stickstoff, Koh- 
lenmonoxid, Kohlendioxid, teiloxidierte Kohlenwasser- 
stoffe und gegebenenfalls weiterer Reaktionsprodukte. Die- 
ses Gasgeniisch wird nun zur Bildung von Ammoniak in der 
NH3-Synthesestufe zu Ammoniak umgesetzt. Die Bildung 
von Ammoniak erfolgt erfindungsgemaB an einem iiblichen 
Dreiweg-Katalysator durch. Reduktion des im zweiten, fet- 
ten Luft/Brennstoff-Gemisch enthaltenen Stickstoffmon- 
oxids. Dieser Katalysator kann elektrisch beheizt werden, 
um die Zeit bis zum Erreichen der Betriebstemperatur abzu- 
kiirzen. 

[0020] Dreiwcg-Katalysatorcn warden iiblichcrweisc fiir 
die Abgasreinigung von stochiometrisch betriebenen Ben- 
zinmotoren verwendet. Sie sind in der Lage, die drei im Ab- 
gas von Verbrennungsmotoren enthaltenen Schadstoffe 
Kohlcnmonoxid (CO), Kohlenwasserstoffc (HC) und Stick- 
oxide (NOx) gleichzeitig zu unschadlichen Verbindungen 
(Wasser, Kohlendioxid und Stickstoff) umzusetzen, wenn 
das Abgas im wesentlichen stochiometrisch zusamnienge- 
setzt ist, das heiBt wenn seine Luftzahl sich in einem engen 
Intervall um den stochiometrischen Wert von 1,0 herum be- 
wegt( 1,0 ±0,002). 

[0021] Der Begriff Dreiweg-Katalysator wird im Rahmen 
dieser Erfindung synonym fiir Katalysatoren verwendet, die 
in der Lage sind, im fetten Abgas enthaltenes Stickstoff- 
monoxid zu Ammoniak zu reduzieren. TVpische Dreiweg- 
Katalysatoren enthalten als katalytisch aktive Komponenten 
Platin, Rhodium und Palladium in verschiedenen Kombina- 
tionen. Diese Edelmetalle sind gewohnUch in hoher Disper- 
sion auf aktivem Aluminiumoxid als Tragermaterial aufge- 
bracht. Weiterhin enthalten Dreiweg-Katalysatoren soge- 
nannte Sauerstoff speichemde Materialien, in der Regel 
Ceroxid, die durch Wechsel der Oxidationszahl Sauerstoff 
aufnehmen als auch abgeben konnen. Sie sind daher in idea- 
ler Weise dazu geeignet, geringe Ruktuationen der Luftzahl 
um den stochiometrischen Werk herum auszugleichen. 
[0022] Es ist seit langem bekannt (vergleic he hierzu die 
eingangs zitierten Patentschriften zum Stand der Technik), 
daB Dreiweg-Katalysatoren unter fetten Abgasbedingungen 
(Luftzahl kleiner 0,9) die im Abgas enthaltenen Stickoxide 
bis zum Ammoniak reduzieren. Diese Fahigkeit der Drei- 
weg-Katalysatoren wird im erfindungsgemSBen Verfahren 
zur Bildung von Ammoniak ausgenutzt. 
[0023] Der die NH3-Synthesestufe verlassende Produkt- 
gasstrom wird nicht, wie aus dem Stand der Technik be- 
kannt, direkt zur selektiven katalytischen Reduktion des 
momentanen Stickoxidgehaltes im Abgas des Verbren- 
nungsmotors verwendet. Das im Produktgasstrom enthal- 
tene Anunoniak wird erfindungsgemaB zunachst vom Pro- 
duktgasstrom abgetrennt und in einem Speichermedium ge- 
speichert. Die Abtrennung des Ammoniaks vom Produkt- 
gasstrom erfolgt bevorzugt in einem Ammoniak- Wascher, 
wobei die Waschfiiissigkeit gleichzeitig als Speicherme- 
dium fiir Ammoniak dient. Als Waschfiiissigkeit und Spei- 
chermedium wird vorteilhafterweise Wasser eingesetzt, da 
es eine hohe Loslichkeit fiir Ammoniak aufweist. 
[0024] Der vom Ammoniak befreite Produktgasstrom 
kann dem Abgasstrom des Verbrennungsprozesses zuge- 
mischt odcr tcilwcisc wicdcr dem Eingang der NO- odcr 
NH3-Synthesestufe zugefiihrt werden. Letztere Variante ist 
besonders vorteilhaft, da im Produktgasstrom neben Ammo- 
niak auch noch resdiches, nicht umgesetztes Stickstoffinon- 
oxid enthalten scin kann, welches nur cine geringe Loslich- 
keit in Wasser hat und daher den Ammomiak- Wascher un- 
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gehindert verlaBt. Durch Riickfuhren dieses ungenutzten 
Stickstoffmonoxids in die NHs-Synthesestufe erhoht sich 
der "Wrkungsgrad der Ammoniakbildung. 
[0025] In einer speziellen Ausfiihrungsform des Verfah- 
rens wird das Speichermedium hinter der NH3-Synthese- 
stufe xusammen mit der NH3-Synthesestufe in einem einz.i- 
gen Reaktor angeordnet. 

[0026] Bei der Bildung von Stickstoffinonoxid in der NO- 
Synthesestufe aus einem Luft/BrennstofF-Gemisch, sei es 
durch eine unterstochiometrische Verbrennung oder durch 
eine Gasentladung, bilden sich neben Stickstoffinonoxid 
noch Kohlenmonoxid, Kohlendioxid und gegebenenfalls 
weiterer Reaktionsprodukte. Die Anwesenheit von Kohlen- 
dioxid isl dabei erwunscht, da es durch Bildung von Ammo- 
niumcarbonat oder Ammoniumhydrogencarbonat, welches 
ebcnfalls Icicht in Wasscr loslich ist, die Effizicnz dcs 
Waschprozesses verbessert. 

[0027] Das vorgeschlagene Verfahren eignet sich prinzi- 
piell fur die Entfernung von Stickoxiden aus mageren Abga- 
scn von untcrschiedlichen Vcrbrcnnungsprozesscn durch sc- 
lektive katalytische Reduktion. Besonders geeignet ist es je- 
doch fur die Abgasreinigung von Verbrennungsmotoren in 
Kraflfahraeugen, die mil einem mageren Luft/Kraftstoff- 
Gemisch betrieben werden, also von Dieselmotoren und so- 
genannten Magermotoren. Das Verfahren erlaubt dabei die 
Bildung von Ammoniak an Bord des Kraftfahrzeuges. Der 
Aufbau einer Infraslruktur fur die Betankung von Fahrzeu- 
gen mit einer Ammoniaklosung oder einer Harnstofflosung 
ist fiir das vorgeschlagene Verfahren nicht notwendig. Le- 
diglich das Speichermedium, also Wasser, muB von Zeit zu 
Zeit nachgefiiU-t werden, da es zusammen mit dem gelosten 
Ammoniak und gegebenenfalls weiteren gelosten Ammoni- 
umverbindungen direkt in das Abgas des Verbrennungsmo- 
tors vor dem Kontakt mit dem SCR-Katalysator eingediist 
wird. 

[0028] Wie schon ausgefiihrt, wird die selektive katalyti- 
sche Reduktion durch bedarfsgerechte Dosierung des Spei- 
chermediums mit dem im Speichermedium gelosten Reduk- 
tionsmittel versorgt. Durch die Betriebsweise der NO- und 
NH3-Synthesestufen kann sichergestellt werden, daB die 
Menge des Speichermediums und die Konzentration des 
darin gelosten Ammoniaks fiir die Versorgung des SCR- 
Prozesses auch bei schnellen Lastwechseln des Verbren- 
nungsmotors stets ausreichend ist, 

[0029] Im Unterschied zu den bekannten \ferfahren aus 
dem Stand der Technik, welche ebenfalls mit einer Bildung 
des Ammoniaks an Bord des Fahrzeugs arbeiten, wird nach 
dem vorgeschlagenen Verfahren das Ammoniak unabhangig 
vom momentanen Bedarf der Abgasreinigung produziert 
und im Speichermedium vorgehalten. Dies ermoglicht es, 
den ProzeB fiir die Bildung von Ammoniak zu optimieren 
und so seinen Wirkungsgrad zu steigem. 
[0030] Besonders vorteilhaft konnen fur die Ammoniak- 
synthese Mikroreaktorsysteme eingesetzt werden, die sich 
zum einen durch einen geringen Raumbedarf und zum ande- 
ren durch eine hohe Raum-Zeit-Ausbeute auszeichnen. AUe 
drei Stufen des vorgeschlagenen Prozesses, das heiBt die 
NO-Synthesestufe, die NHs-Synthesestufe und der Ammo- 
niak-Wascher, konnen in Mikroreaktoren durchgefuhrt wer- 
den. Besonders vorteilhaft erweist sich dieses Prinzip fur die 
NO-Synthesestufe. Zur Optimierung des Wirkungsgrades 
der NO-Bildung ist es erforderlich, das gebildete Stickstof- 
finonoxid moglichst schncll aus dem Rcsiktionsgcmisch zu 
entfernen. Dies geschieht durch Quenschen, das heiBt durch 
Abschrecken des Reaktionsgemisches, an den im Vergleich 
zum Volumen sehr groBen Oberflachen des Mikroreaktors, 
[0031] Das Verfahren wird nun an Hand der Fig. 1 und 2 
naher erlautert.. Es zeigen: 



[0032] Fig. 1 Mogliche Ausfiihrungsform eines Funken- 
Plasmareaktors 

[0033] Fig, 2 Verfahrensschema 

[0034] Zur Bildung von Stickstoffinonoxid in der NO- 
5 Synthesestufe werden bevorzugt Gasentladungsplasmen 
eingesetzt. Es konnen unterschiedliche Gasentladungstypen 
verwendet werden. Geeignet sind Hochfrequenzentladun- 
gen, auch mit Frequenzen oberhalb 250 MHz (Mikrowellen- 
entladungen), Corona-Entladungen, Funkenentladungen, 

10 Bogenentiadungen, unterbrochene Bogenendadungen und 
dielektrisch behinderte Entladungen, auch Barrieren-Enda- 
dungen genannt. Ebenso geeignet sind Mischformen dieser 
elektrischen Gasentladungen, die gegebenenfalls kapazitiv 
oder induktiv angekoppelt werden konnen. Bevorzugt wer- 

15 den Bogenentiadungen oder Funkenentladungen, besonders 
bevorzugt werden Funkenentladungen oder Bogenentiadun- 
gen in kleinen Strukturen mit einer Schlagweite zwischen 
10 Mikrometer und 10 Millimeter verwendet. 
[0035] Fig. 1 zeigt den prinzipiellen Aufbau eines Fun- 

20 kenplasmareaktors fiir die Synthesc von NO (NO-Synthese- 
stufe). Zur Erzeugung von Funkenentladungen (30) zwi- 
schen den beiden Spitzen (33) und (34) wird mit Hilfe eines 
Schalters (32) die am Kondensalor (31) anstehende Span- 
nung an die Spitzen angelegt. Durch den Kondensator ist die 

25 fiir eine Entladung zur Verfiigung stehende Energie be- 
schrankt. Der Kondensator wird nach Entladung wieder 
durch die Spannungs versorgung (35) aufgeladen. Das 
SchlieBen des Schalters (32) fiihrt zu einem elektrischen 
tJberschlag zwischen den zwei Spitzen (33) und (34) 

30 (Durchschlag der Gasstrecke), das heiBt zur Ausbildung im- 
pulsformiger Endadungen, sogenannter Funkenendadungen 
(30). Die zeiiliche und raumliche Entwicklung der Funken- 
entladung hangt von zahlreichen Parametem ab: Druck, 
Gasart, Elektrodengeometrie, Elektrodenmaterial, Elektro- 

35 denabstand, auBere Beschaltungsdaten des elektrischen 
Kreises usw.; und stellt einen sehr komplizierten dynami- 
schen ProzeB dar. 

[0036] Im elektrischen Funken (30) werden Gaslempera- 
turen von mehr als 10000 K erreicht, was die Bildung von 

40 NO bei einer Entladung in Luft sehr effizient ermoglicht. Es 
wurde gefunden, daB circa 10 bis 20 eV je NO-Molekiil an 
elektrischer Energie hierzu aufgewendet werden miissen. 
Wie schon erlautert, ist es zur Optimierung des Wirkungs- 
grades der NO-Bildung erforderlich, das gebildete Stick- 

45 stoffinonoxid moglichst schnell zum Beispiel durch Kontakt 
mit kalten Rachen abzukiihlen. Daher sind auch fiir die 
Durchfiihrung dieses Prozesses Mikroreaktoren mit ihren im 
Vergleich zum Volumen sehr groBen Oberflachen hervorra- 
gend geeignet. 

50 [0037] Funkenentladungen konnen bei Driicken zwischen 
0,1 mbar und 10 bar betrieben werden. Die elektrische An- 
regung der Endadung erfolgt durch Anlegen einer Wechsel- 
spannung an die Elektroden. Je nach Druck im Entladungs- 
raum, Abstand der Elektroden, Frequenz und Amplitude der 

55 Wechselspannung bilden sich beim Uberschreiten einer 
Ziindspannung Entladungen aus. Das heiBe Plasma hat rela- 
dv zu seinem Volumen eine groBe kalte Oberflache, was 
u. a. neben den Reaktorwanden den QuenschprozeB be- 
werkstelligt (Schreckraten von bis zu 10^ K/s [0,1 Gigakel- 

60 vin je Sekunde]). Die Entladungsdauer hangt von der Anre- 
gung und elektrischen Beschaltung des Entladungskrdses 
ab und liegt zwischen 1 Mikrosekunde und einigen Sekun- 
dcn, bevorzugt im Bcrcich von cinigcn Millisckundcn. 
[0038] Wenn von Wechselspannung die Rede ist, so 

65 schlieBt dies auch gepulste Gleichspannungen oder Span- 
nungen beliebigen zeitlichen Verlaufs ein. 
[0039] Wie erlautert., kommt cs durch Anlegen einer aus- 
reichenden Wechselspannung an die beiden Elektroden zu 
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der gewunschten Entladung. Die benotigte Spannung hangt 
von dem freien Abstand d (Schlagweite) zwischen den Elek- 
troden sowie vom Druck in der Entladungsstxecke, von der 
Gaszusammensetzung und von eventuell vorhandenen Ein- 
bauten zwischen den Spitzen im Entladungsraum ab. Der 5 
Abstand d wird bevorzugt. zwischen 0,01 und 10 mm einge- 
stellt. Die benotigten Spannungen konnen 10 Vp bis 
100 kVp; bevorzugt 100 Vp bis 15 kVp besonders bevor- 
zugt 500 Vp bis 1,5 kVp in einem Mikrosystem betragen. 
Die Frequenz der Wechselspannung liegt zwischen 10 Hz 10 
und 30 GHz, bevorzugt zwischen 50 Hz und 250 MHz. 
[0040] Der Plasmareaktor von Fig. 1 kann zur Durchfuh- 
rung des Verfahrens mit einem geeigneten Katalysator in 
Form von Pellets oder Granulat gefullt sein. Die elektrische 
Entladung findet hier vor alien Dingen in Form von Gleit- 15 
funkcnentladungen an dor Oberflachc der Pellets statt. Es 
konnen dadurch noch hohere Schreckraten erreicht werden. 
Weiterhin wird dadurch wird die Konzentration an lonen 
und Radikalen in raumlicher Nachbarschaft der Oberflache 
des Katalysators erhoht. 20 
[0041] Wenn im folgenden von Pellets die Rede ist, so 
schlieBt dies auch Partikel, Pulver oder Puder oder sonstige 
KomgroBenzustande ein. Die Durchmesser konnen zwi- 
schen 100 Nanometer und 10 mm, bevorzugt zwischen 10 
Mikrometer und 1 Millimeter variieren. 25 
[0042] Die Katalysatorpellets bestehen bevorzugt aus 
iiiindestens einem feinteihgen Trager material ausgewiihlt 
aus der Gruppe Aluminiumoxid, Titanoxid, Zirkonoxid, 
Ceroxid, Siliciumdioxid, Magnesiumoxid oder deren 
Mischoxide; und/oder Zeolithen. Die Mated alien konnen 30 
auBerdem durch Abscheiden der Edelmetalle der Platin- 
gruppe, insbesondere Platin, Palladium, Rhodium und Iri- 
dium, in hochdisperser Form auf ihrer Oberflache oder mit 
Materialtypen wie z. B. Barium- Yttrium- Kupferoxide, Ei- 
senoxide sowie durch sonstige Dotierung (z. B. lonenim- 35 
plantation) umfassender katalytisch aktiviert werden. Zu 
diesem Zweck sollte die spezifische Oberflache der Trager- 
materiahen wenigstens 10 m-^/g (gemessen nach DIN 
66132) betragen. Wegen der geringen TemperaLurbelastung 
der Elektroden in einer Funkenentladung konnen auch Ma- 40 
teriaHen mit geringerer Temperaturbestandigkeit wie bei- 
spielsweise solche aus Kunststoffen oder Fasem sowie so- 
genannte Mikrotubes eingesetzt werden. 
[0043] Die Elektroden des Plasmareaktors konnen als par- 
allel zueinander ausgerichtete flachige Gebilde aufgebaut 45 
sein oder eine koaxiale Anordnung, mit einer Mittenelek- 
trode, die von einer Rohrelektrode umgeben ist, bilden. Zur 
Erleichterung der Ausbildung von nur kurz andauemden 
Entladungen sind raumliche Inhomogenitaten jeglicher 
Form (geschuppt, gekornt wie nach einem AtzangrifF, loch- 50 
rig, gebirgsahnlich, sagezahnahnlich mit scharfen Graten 
usw.); bevorzugt flachig verteilte Spitzen, besonders bevor- 
zugt flachig verteilte Sagezahne vorgesehen, die zu lokalen 
Felduberhohungen und damit zur Ausbildung der Entladung 
und u. a. auch zum Wandem von Spitze zu Spitze fiihren. 55 
[0044] Die Entladung kann liber verschiedenartige Wech- 
selspannungen angeregt werden. Fur eine Anderung der 
EntladungskenngroBen Temperatur, lonisierungsgrad usw. 
im Entladungsraum des Reaktors sind pulsformige Anre- 
gungsspannungen besonders geeignet. Die Impulsdauer bei 60 
Pulsbetrieb richten sich u. a. nach dem (jassystem, dem 
Elektrodenmaterial, der Elektroden fonn sowie der Schlag- 
weite und licgen bevorzugt zwischen 10 ns und 1 ms. Die 
Spannungsamplituden konnen 10 Vp bis 100 kVp; bevor- 
zugt 100 Vp bis 15 kVp besonders bevorzugt 500 Vp bis 65 
1,5 kVp in einem Mikrosystem betragen. Diese gepulsten 
Gleichspannungen konnen auch von hohcn Wicderholraten 
(von 10 MHz im Fall der lOns-Impulse (Tastverhaltxiis 



10 : 1) bis zu niedrigen Frequenzen hin (10 bis 0,01 Hz) ge- 
fahren und moduliert werden beispielsweise als "Burstfunk- 
tionen", um die Reaktion von adsorbierten Spezies zu er- 
moglichen. 

[0045] Der Reaktor der NO-Synthesestufe kann aus jedem 
elektrisch und thermisch geeigneten Material hergestellt 
werden. Insbesondere sind Kunststoffe, Keramiken und 
Glaser - isolierend oder leitend - zu nennen. Ebenso sind 
hybride Konstruktionen aus verschiedenen Mated alien 
moglich, so zum Bei spiel mit dotiertem Diamant vergutete 
Oberflachen oder mit ferroelektischem/dielektrischem Ma- 
terial eingeschlammte Vertiefungen. Diese Materi alien der 
Elektrotechnik (vgl. DIN 40685) haben induktive oder ka- 
pazitive Eigenschaften und beeinflussen damit die zeitUchen 
und/oder elektrische Entladungsverhalten und damit die Ei- 
genschaften oder den Charaktcr des crzcugtcn Plasmas — 
bspw. die Temperatur eines Funkens. Neben dieser haben 
auch andere elektrischen GroBen wie die Spannungsampli- 
tude sowie deren zeitlicher Verlauf EinfluB auf die Entla- 
dungseigcnschaften und wirken sich bspw. auf die Standzcit 
der Elektroden oder auf die Effiizienz der NO-Bildung aus 
(Entladungstemperatur). 

[0046] Wie schon erlautert, bewirkt das Einschlammen 
von geeigneten Vertiefungen mit dielektrischem oder ferro- 
elektrischem Material den Aufbau eines elektrischen Schalt- 
elements, namlich das eines Kondensators oder das einer 
Ferrit-Indukti vital, die einerseits die bevorzugte Funkenent- 
ladung oder die temporare Bogenentladung wahrend der 
Entladung selbst von der versorgenden Strom-/Spannungs- 
quelle entkoppelt, und diese in ihrer zeitlichen Dauer be- 
grenzt. Thermisch heiBe Entladungen kurzer Dauer sind 
deshalb besonders bei der NO-Synthese besonders bevor- 
zugt, weil sie neben den kleinen Strukturen und damit klei- 
nen Entladungsvolumina forderlich fCir den schon erlauter- 
ten QuenschprozeB sind. 

[0047] - Fig, 2 zeigt ein Verfahrensschema fiir das vorge- 
schlagene Verfahren. Das Abgas eines hier nicht gezeigten 
Verbrennungsprozesses oder einer Warmekraftmaschine 
wird zur Entfemung von im Abgas enthaltenen Stickoxiden 
iiber den SCR-Katalysator (13) geleitet. Der Verbrennungs- 
prozeB oder die Warmekraftmaschine wird mit einem er- 
sten, mageren Luft/BrennstofFgemisch betrieben. Das fur 
die SCR-Reaktion benotigte Animoniak wird mit dem in 
Fig. 2 gezeigten Verfahrensschema erzeugt. Hierzu wird ein 
zweites, fettes Luft/Brennstoff-Gemisch (4) benotigt, wel- 
ches Stickstoffinonoxid enthalt. Dieses zweite Luft/Brenn- 
stoff-Gemisch wird zum Bei spiel dadurch erhalten, daB mit- 
tels der Pumpen (2) und (3) Luft und Kohlenwasserstoffe 
(KW) in einen NO-Synthesereaktor gefordert und dort unter 
Bildung von NO zum Beispiel fett verbrannt werden. In ei- 
ner bevorzugten Ausfiihrungsform wird zur Bildung von 
NO im NO-Synthesereaktor ein thermischer Plasmabrenner 
oder in einer anderen vorteilhaften Ausfiihrungsform einen 
Funkenentladung sbrenner oder eine kalte Verbrennung in 
einem kalten Plasma eingesetzt. Bei der Pumpe (2) kann es 
sich um eine iiblich Krafts to ff- Ein spritzpumpe handeln. 
Funkenentladungsbrenner schiieBt auch Technologien ein, 
durch die thermisch heiBe Plasnien z. B. "Lichtbogen", kurz 
aber periodisch wiederholt erzeugt werden konnen. 
[0048] Das so gebildete zweite, fette Luft/Brennstoff-Ge- 
misch (4), welches im wesentlichen aus NO, H2O, N2, CO, 
CO2, H2O und CxHy sowie teiloxidierten Kohlenwasser- 
stoffcn bcstcht, wird im NHj-Synthcscrcaktor (Katalyscrc- 
aktor) (5) unter der Bildung von Ammoniak behandelt. Be- 
vorzugt wird der Katalysator elektrisch beheizt. 
[0049] Das im Produktgasstrom (6) am Ausgang von (5) 
cnthaltenc Ammoniak wird im Ammoniak- Waschcr (7) von 
den iibrigen Bestandteilen abgetrennt. Als Waschflussigkeit 
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dient bevorzugt Wasser, welches gleichzeitig die Rolle eines 
Speichermediums fiir Ammoniak Ubemimmt. Die sich bil- 
dende Ammoniak- Losung wird nicht soforl fur die SCR-Re- 
aktion verwendet, sondem zunachst zwischengespeichert.. 
Zu diesem Zweck werden bevorzugt mehrere Speicherbe- 5 
halter (8a, 8h, 8c) eingesetzt.. Zur Hrhohung der Ammoniak- 
Konzentration in der Waschflussigkeit ist eine Pumpe (11) 
vorgesehen, die die Waschflussigkeit im Kreis fiihrt, bis die 
gewunschte NHs-Konzentration erreicht ist. Jeweils eiiler 
der Behaiter, zum Beispiei (8a), ist in diesen Waschkreisiauf 10 
eingeschaltet, wahrend aus einem anderen, zum Beispiei 
(8c), die Ammoniak-Losung entnommen und in den Abgas- 
strom zur Durchfuhrung der selektiven katalytischen Re- 
duktion eingedust wird. Die Dosierung der Ammoniak-L6- 
sung wird dabei der momentanen Konzentration der Stick- 15 
oxide im Abgas angcpasst, um cine optimale Schadstoffum- 
setzung bei moglichst geringem Ammoniak-Schlupf zu ge- 
wahrleisten. 

[0050] Durch die Verwendung zur Abgasreinigung wird 
die Waschflussigkeit verbraucht. Die verbrauchtc Mengc 20 
wird durch Zufuhr von frischer Waschflussigkeit zum 
Waschkreisiauf ersetzt. 

[0051] Die Zuschallung der Speicherbehalter zu den ver- 
schiedenen Medienstromen erfolgt uber entsprechende Ven- 
tilanordnungen . In Fig. 2 ist beispielhaft eine geeignete Ven- 25 
tilanordnung dargestellt. 

[0052] Als Speichemiedium fiir Ammoniak wird bevor- 
zugt Wasser verwendet. Ammoniak hat eine hohe Loslich- 
keit in Wasser, die besonders vorteilhaft durch die simultane 
Absorption des ebenfalls im Produktgasstrom vorhandenen 30 
Kohlendioxids verbessert wird. Durch Reaktion beider 
Komponenten miteinander bilden sich Ammoniumcarbonat, 
Amoniumhydrogencarbonat und Carbamate. Da der Gas- 
strom vor Eintritt in den Ammoniak- Wascher zwischen 60 
und 800°C, bevorzugt zwischen 60 und 350"C, besonders 35 
bevorzugt zwischen 60 und 150°C heiB ist, kann es beispiel- 
weise zu einer unerwunschten Erhohung des Wasserdampf- 
anteils konmien. Fiir diesen Fall wird dera Ammoniak-Wa- 
scher ein Kondensator nachgeschaltet oder ein Kiihler in 
den Absorber integriert. 40 
[0053] Das gesamte Verfahren wird mit Hilfe von Senso- 
ren uberwacht, deren Signale in einem Steuermodul (12) zur 
Regelung der verschiedenen Verfahrensstufen ausgewertet 
werden. Die Energieversorgung der Anordnung erfolgt 
durch entsprechende Spannungs- bzw. Stromquellen. Als 45 
Sensoren kommen alle gebrauchlichen Technologien wie 
z. B, Temperaturmessung mit Thermoelementen, Leitfahig- 
keitsmessung, Kapazitatsmessung, NH3- Sensor, NO- Sen- 
sor. Array sensoren, Oberflachenwellensensoren, optische 
Sensoren usw. in Verbindung mit dynamische oder quasidy- 50 
namischen MeB- und Auswerteverfahren in Frage. 
[0054] Es ist moglich, daJ3 es zu hohen NO-Konzentratio- 
nen im Produktgasstrom (6) und somit zu Verlusten dieses 
wertvollen Rohstoffes fiir die Ammoniakproduktion 
kommt. Bei Auftreten hoher NO-Konzentrationen im Pro- 55 
duktgasstrom wird daher der Gasslrom nach Verlassen des 
Ammoniak- Waschers (7) mit HiLfe von Pumpe (10) wieder 
auf den Eingang des NO oder NH^-Synthesereaktors zu- 
ruckgefUhrt. Ansonsten wird der Gasstrom iiber das von 
(12) gesteuerte Ventil (9) in den motorischen Abgasstrom 60 
eindosiert. In einer anderen nicht gezeigten Variante wird 
nach dem Wascher bspw. das Synthesegas mit Luft ge- 
mischt und das darin cnthaltcne NO in einem rcvcrsiblcn 
Speicher absorbiert - z, B. BaO, der restliche Gasstrom 
dann uber das von (12) gesteuerte Ventil (9) in den motori- 65 
schen Abgasstrom eindosiert und zusammen mit diesem von 
Schadstoffcn gereinigt. In kurzen Zcitintervallcn wird dem 
Synthesegas keine Luft zugegeben; dann erfolgt die Desorp- 
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tion von NO aus dem Speicher, das zusammen mit dem nun 
fett bleibenden Synthesegas auf den Eingang des NO- oder 
NH3-Synthesereaktors zuruckgefiihrt wird. Fur die Desorp- 
tion des NO kommen alle gebrauchlichen Methoden der 
Chemie, z. B. auch thermische Desorption durch beheizte 
Trager, usw, in Frage. In einer weiteren nicht gezeigten Va- 
riante kann bei besonders hohem Reduktionsmittelbedarf 
das NH3 enthaltende Synthesegas (6) direkt dem Abgas- 
strom zugemischt werden. 

[0055] Treten starke Ablagerungen z. B. von Kohlenstoff 
auf, die negativ auf die plasmaelektrischen und/oder kataly- 
tischen Eigenschaften des Apparates wirken konnen, dann 
konnen diese leicht entfemt werden (Regeration), in dem fiir 
diese Aufgabe wahrend des Betriebs ausschlieBlich Luft 
durch die Anordnung durchgesetzt wird. 
[0056] Das Steuermodul (12) kann sofcm erfordcrlich die 
Steuerung und Regelung des SCR-Prozesses im Abgas bein- 
halten oder alternativ dazu mit einem extemen Steuergerat 
fur den SCR-ProzeB verbunden sein.. 

Patentanspriiche 

1. Verfahren zur selektiven katalytischen Redukdon 
von Stickoxiden mit Ammoniak im mageren Abgas ei- 
nes mit einem ersten, mageren Luft/Brennstofif-Ge- 
misch betriebenen Verbrennungsprozesses, wobei das 
fur die seleklive Reduktion benotigte Aimiioniak aus 
einem zweiten, fetten Luft/Brennstoff-Gemisch, wel- 
ches S ticks tofEinonoxid enthalt, durch Reduktion des 
Stickstoffmonoxids in einer NHs-Synthesestufe zu 
Ammoniak unter Bildung eines Produktgasstromes ge- 
wonnen wird, dadurch gekennzeichnet, daB das 
Stickstoffinonoxid enthaltende zweite Luft/Brennstoff- 
gemisch in der NH3-Synthesestufe zur Reduktion des 
Stickstoffmonoxids zu Ammoniak uber einen Drei- 
weg-Katalysator gefilhrt und das so gebildete Ammo- 
niak vom Produktgasstrom abgetrennt und in einem 
Speichermedium fur die bedarfsgerechle Verwendung 
bei der selekdven katalytischen Reduktion gespeichert 
wird. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich- 
net, daB das im zweiten Luft/Brennstofif-Gemisch ent- 
haltene Stickstoffinonoxid in einer NO-Synthesestufe 
mittels eines thermischen Plasmas oder einer elektri- 
schen Bogenendadung aus Luft gewonnen und der re- 
sultierende Gasgemisch durch Zufuhr von Brennstoff" 
angefettet wird. 

3. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich- 
net, daB zur Bildung des im zweiten LuftTBrennstoff- 
Gemisch enthaltenen Stickstoffmonoxids ein fettes 
Luft/Brennstoff-Gemisch in einer NO-Synthesestufe 
mittels einer elektrischen Gasentladung behandelt 
wird. 

4. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich- 
net, daB das zweite Luft/Brennstoff-Gemisch in der 
NO-Synthesestufe zur Bildung von Stickstoffinonoxid 
einer thermischen Verbrennung unterworfen wird, die 
fiir die Bildung von Stickstoffinonoxid optimiert ist. 

5. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich- 
net, daB das in der NHs-Synthesestufe gebildete Am- 
moniak vom Produktgasstrom mittels eines Ammo- 
niak-Waschers abgetrennt und von der Waschflussig- 
keit absorbiert wird, die als Speichermedium fiir Am- 
moniak dient. 

6. Verfahren nach Anspruch 5, dadurch gekennzeich- 
net, daB der Produktgasstrom nach Abtrennen des Am- 
moniaks dem Abgasstrom des Verbrennungsprozesses 
zugemischt wird. 
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7. Verfahren nach Anspruch 6, dadurch gekennzeich- 
net, dafi ein Teil des Produktgasstromes nach Abtren- 
nen des Ammoniaks dem Eingang der NO- oder NH3- 
Synthesestufe zugefuhrt wird. 

8. Verfahren nach Anspruch 5, dadurch gekennzeich- 5 
net, daB Dreiweg-Katalysator und Speichermedium in 
der NHs-Synthesestufe hintereinander in einem Reak- 
tor angeordnet sind. 

9. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich- 
net, daB ais Speichermedium fur Ammoniak Wasser 10 
eingesetzt wird. 

10. Verfahren nach Anspruch 9, dadurch gekennzeich- 
net, daB die Absorption von Ammoniak durch die 
gleichzeitige Absorption von Kohlendioxid verbessert 
wird. 15 

11. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gckcnnzcich- 
net, daB es sich bei dem VerbrennungsprozeB um die 
Verbrennung eines uberstochiometrisch zusammenge- 
setzten Luft/KraftstofF-Gemisches im Verbrennungs- 
motor cines Kraftfahrzeuges handclt. 20 

12. Verfahren nach Anspruch 12, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die NO-Synthesestufe, die NHs-Synthe- 
seslufe sowie der Aimnoniak-Wascher in Fonn von 
Mikroreaktorsystemen aufgebaut sind. 

13. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich- 25 
net, daB der Dreiweg-Katalysator elektrisch beheizt 
wird. 
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